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Material cristalino microporoso de naturaleza zeolítica (ITQ-
20) y su procedimiento de obtención.
Un material cristalino microporoso de naturaleza zeolítica
(ITQ- 20) y su procedimiento de obtención.
Un material cristalino microporoso de naturaleza zeolítica,
que presenta la fórmula empírica x(M1/nXO2) : yYO2 : (1-
y)SiO2, donde x tiene un valor inferior a 0.2; y tiene un
valor menor de 0.1; M es al menos un catión inorgánico de
carga +n; X es al menos un elemento químico con estado
de oxidación +3, seleccionado preferentemente entre Al,
Ga, B, Cr, Fe; e Y es al menos un elemento químico con
estado de oxidación +4, preferentemente Ge, Ti, Sn, V.
Este material puede obtenerse mediante un procedimien-
to que comprende: preparar un precursor laminar, crista-
lizado a partir de una mezcla de reacción; someter el pre-
cursor a hinchamiento en una solución, para obtener un
material laminar hinchado que se lava y seca para obte-
ner un sólido hinchado; someter el sólido a deslaminado
para obtener un material deslaminado en suspensión; se-
parar el material deslaminado y eliminar restos orgánicos
mediante intercambio catiónico y/o calcinación.
Aviso: Se puede realizar consulta prevista por el art. 37.3.8 LP.E
S
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DESCRIPCION
Un material cristalino microporoso de naturaleza zeoltica (ITQ-20) y su procedimiento de obtencion.
Campo tecnico de la invencion
La presente invencion pertenece al sector de los materiales zeolticos microporosos, particularmente
a materiales zeolticos deslaminados sinteticos, y mas particularmente a catalizadores correspondientes a
tales materiales.
Objetos de la invencion
La presente invencion tiene como un primer objeto un material cristalino microporoso util como
catalizador en reacciones de craqueo de hidrocarburos, isomerizacion de alcanos, desparanado e isodes-
paranado de paranas.
Un segundo objeto de la invencion es un metodo de preparacion del material zeoltico microporoso y
sus condiciones de sntesis mas adecuadas.
Estado de la tecnica anterior a la invencion
Los materiales laminares tales como arcillas, fosfatos y, fosfonatos de circonio, hidroxicarbonatos de
tipo hidrotalcita, acidos silcicos (kanemita, magadiita, etc.), sulfuros de metales de transicion, grato,
hidroxidos laminares y otros, son susceptibles de ser hinchados en presencia de agua y/o cationes interla-
minares apropiados. Las laminas individuales de estos materiales se mantienen unidas a traves de enlaces
debiles del tipo enlace de hidrogeno y/o interacciones electrostaticas. Estos enlaces se rompen facilmente
cuando la fuerza de intercalacion o la energa de solvatacion de los cationes son mayores que las fuerzas de
atraccion interlaminares. Este es el caso, por ejemplo, de la montmorillonita sadica que se hincha hasta
distancias interlaminares superiores a 10nm, en presencia de un exceso de agua. El interes de los materia-
les hinchados es hacer accesible a las moleculas reactivas el espacio interlaminar y consecuentemente, la
supercie interna, aumentando considerablemente la supercie activa accesible del catalizador. Cuando el
material intercalado entre las laminas del oxido mixto es eliminado por calcinacion, el compuesto laminar
hinchado colapsa, recuperando la distancia interlaminar original.
Varios procedimientos han sido desarrollados para evitar el colapso interlaminar. Uno de ellos, con-
siste en la intercalacion, por intercambio interlaminar o solvatacion de cationes, de moleculas polares
con cadenas hidrocarbonadas muy largas que dan lugar a materiales con distancias de separacion entre
laminas muy grandes. En estas condiciones, las fuerzas de atraccion interlaminar son muy debiles, y un
tratamiento posterior, por ejemplo con ultrasonidos o agitacion, puede llegar a separar denitivamente
las laminas entre s.
Descripcion de la invencion
La presente invencion se reere a un material cristalino microporoso de naturaleza zeoltica con alta
supercie externa y estructura cristalina, capaz de soportar centros acidos Bro¨nsted y Lewis.
Este nuevo material se obtiene a partir de un precursor laminar, que se transforma posteriormente a
traves de un proceso que conlleva la deslaminacion del material laminar. El material es util en reacciones
tales desparanado e isodesparanado de paranas, craqueo e isomerizacion de alcanos.
El material cristalino microporoso de naturaleza zeoltica de la presente invencion (tambien identi-
cado como ITQ-20 en el texto de la presente memoria descriptiva), se caracteriza porque
presenta, en estado calcinado a temperaturas entre 300C y 800C y anhidro, un patron de difraccion
de rayos X concordante con los espaciados banales e intensidades resumidas en la siguiente tabla:
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TABLA 1
donde
d es una intensidad relativa debil entre 0 y 20 %;
m es una intensidad relativa media entre 20 y 40 %;
f es una intensidad relativa media entre 40 y 60 %;
mf es una intensidad relativa media entre 60 y 100 %
Por otra parte, el material tambien se caracteriza porque tiene la formula emprica
x(M1=nXO2) : yYO2 : (1-y)SiO2
donde
x tiene un valor inferior a 0.2, preferentemente inferior a 0.1, y mas preferentemente inferior a 0.02, y
puede tener el valor 0;
y tiene un valor menor de 0.1, preferentemente inferior de 0.05, y mas preferentemente menor de 0.02;
M es al menos un cation inorganico de carga +n, que puede ser un metal alcalino o alcalinoterreo,
como por ejemplo Na, K, Li, o hidrogeno;
X es al menos un elemento qumico con estado de oxidacion +3, seleccionado preferentemente entre
Al, Ga, B, Cr, Fe;
3
B
ES 2 190 722 A1
5
10
15
20
25
30
35
40
45
50
55
60
Y es al menos un elemento qumico con estado de oxidacion +4, seleccionado preferentemente entre
Ge, Ti, Sn, V.
El material ITQ-20 tiene preferentemente caractersticas de supercie especca, medidas por ads-
orcion-desorcion de N2, de una supercie externa de al menos 100 m
2g−1, y preferentemente con mas de
400 m2g−1. Es estable termicamente hasta temperaturas de unos 800C.
En la siguiente tabla se resumen valores obtenidos resultantes cuando se aplica la ecuacion BET a los
valores de la isoterma de adsorcion de nitrogeno, a la temperatura del nitrogeno lquido, a una serie de
muestras cuyos difractogramas de rayos X presenta valores de espaciados basales e intensidades relativas
correspondientes a la tabla 1 mas arriba expuesta:
TABLA 2
De acuerdo con la invencion, el material ITQ-20 puede sintetizarse mediante un procedimiento que
comprende las etapas que se especican a continuacion.
En una primera etapa se prepara un precursor sometiendo a calentamiento, con o sin agitacion, a una
temperatura entre 100 y 225C, preferentemente entre 125 y 200C, una mezcla de reaccion que contiene
agua y
una fuente de SiO2, que preferentemente tiene, para favorecer la formacion del material nal ITQ-19
sin la presencia de fases lquidas consideradas como impurezas, al menos un 30 % de slice solida, como
por ejemplo AEROSIL, LUDOX, ULTRASIL, HISIL, o tetraetilortosilicato (TEOS),
opcionalmente una fuente de al menos otro elemento tetravalente Y seleccionado preferentemente en-
tre Ge, Ti, V, Sn,
opcionalmente una fuente de al menos otro elemento trivalente X, seleccionado preferentemente entre
Al, B, Ga, Fe, Cr,
un cation organico 1-metil-1,4-diazabiciclo[2,2,2]octano como agente director de estructura, y
opcionalmente un cation inorganico, preferentemente una fuente de un metal alcalino como por ejem-
plo un oxido, hidroxido o una sal de litio, sodio o potasio,
hasta conseguir una cristalizacion de la mezcla de reaccion.
La mezcla de reaccion tiene una composicion, en terminos de relaciones; molares de oxidos, compren-
dida entre los rangos
ROH/SiO2 = 0.01-1.0, preferiblemente 0.1-1.0,
M1=nOH/SiO2= 0-1.0, preferiblemente 0-0.2,
X2O3/SiO2= 0-0.1, preferiblemente 0-0.05, y mas preferiblemente 0-0.01,
YO2/(YO2+SiO2) menor de 1 preferiblemente menor de 0.1,
H2O/SiO2= 0-100, preferiblemente 1-50,
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donde
M es al menos un cation inorganico de carga +n, que puede ser un metal alcalino o alcalinoterreo,
como por ejemplo Na, K, Li;
X es al menos un elemento trivalente seleccionado preferiblemente entre Al, B, Ga, Fe y Cr;
Y es al menos un elemento tetravalente seleccionado preferentemente entre Ge, Ti, Sn, V;
R es un cation organico, preferentemente 1-metil-1,4-diazabiciclo [2,2,2 ]octano (DABCO) puede
a~nadirse en forma de hidroxido y otra sal, a la mezcla de reaccion. La denicion de la composicion
mezcla de reaccion en base a su formula emprica es la siguiente:
rROH : aM1=nOH : xX2O3 : yYO2 : (1-y)SiO2 : zH2O
donde M, X e Y tienen los signicados mas arriba especicados y donde
r = 0.01-1.0, preferiblemente 0.1-1.0
a = 0-1.0, preferiblemente 0-0.2
x = 0-0.1, preferiblemente 0-0.05, y mas preferiblemente 0-0.01
y es menor de 1, preferiblemente menor de 0.1
z = 0-100, preferiblemente 1-50.
En una realizacion, la mezcla de reaccion es, en terminos de moles de oxido por mol de slice, la
siguiente:
(0.1-1) ROH:(0-0.05)M1=nOH:(0.0025-0.0335)Al2O3:SiO2:zH2O
donde
M tiene el signicado mas arriba especicado,
R es un cation organico que tiene funcion de agente director de estructura, y
z es un valor de 0 a 100, preferentemente 1-50.
La adicion del o de los elementos trivalentes y/o tetravalentes puede realizarse anteriormente al ca-
lentamiento de la mezcla de reaccion, o en una fase intermedia durante el calentamiento.
Opcionalmente puede a~nadirse a la mezcla de reaccion, una cantidad de material cristalino, preferen-
temente con las caractersticas del material ITQ19, como promotor de la cristalizacion. La cantidad de
este material promotor esta comprendida entre 0.01 a 15 %, preferentemente 0.05 a 5 %, en peso referido
al total de slice a~nadida.
La primera etapa tiene normalmente una duracion de entre 1 y 30 das, preferentemente de 2 a 15
das, y resulta habitualmente en un solido blanco.
Tpicamente, el precursor tiene un patron de difraccion de rayos X con los espaciados basales e
intensidades relativas correspondientes a los indicados en la siguiente tabla:
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TABLA 3
donde
d es una intensidad relativa debil entre 0 y 20 %;
m es una intensidad relativa media entre 20 y 40 %;
f es una intensidad relativa media entre 40 y 60 %;
mf es una intensidad relativa media entre 60 y 100 %.
En una segunda etapa del procedimiento, el precursor se somete a un hinchamiento en una solucion
de hinchamiento, para obtener un material laminar hinchado. La solucion de hinchamiento, contiene
moleculas organicas que se intercalan para producir una separacion de laminas del precursor. Tales
moleculas organicas preferentemente poseen un grupo aceptor de protones y una cadena hidrocarbona-
day, y pueden seleccionarse entre moleculas de alquilamonio, con un numero de carbonos entre 4 y 24,
preferentemente entre 16 y 19. Una molecula organica adecuada es el hidroxido de cetiltrimetilamonio
(CTMA+).
El hinchamiento se produce en vistas de que del precursor se intercambia y/o intercala con el com-
puesto organico que mantiene las laminas del material laminar hinchado muy separadas de manera que
se reducen sustancialmente las fuerzas atractivas que mantienen dichas laminas entre s, si bien dichas
fuerzas no deben tampoco reducirse tanto como para que, en esta segunda etapa, se produzca una des-
laminacion.
De acuerdo con la invencion, en una primera realizacion de la solucion de hinchamiento, esta com-
prende
una suspension del precursor en suspension de solido entre 10 hasta el 50 % en peso;
una solucion de hidroxido de cetiltrimetilamonio (OH− Br−) al 10 hasta el 50 % en peso;
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una solucion de tetrapropilamonio (TPA+) (OH−, Br−) al 20 hasta el 60 % en peso.
Como ejemplo de una solucion de hinchamiento segun esta primera realizacion, esta puede comprender
una suspension del precursor solido al 20 % en peso;
una solucion de hidroxido de cetiltrimetilamonio (OH−, Br−) al 29 % en peso;
una solucion de tetrapropilamonio (OH−, Br−) al 40 % en peso,
con una relacion en peso suspension precursor: solucion hidroxido de cetiltrimetilamonio (OH−, Br−):
solucion de tetrapropilamonio(OH−, Br−) de 27:105:33.
En una tercera etapa del procedimiento segun la invencion, el material laminar hinchado se lava y
se seca para obtener un solido hinchado seco. Preferentemente, el lavado se realiza exhaustivamente con
agua y el secado se efectua preferentemente a temperaturas inferiores a 300C mas preferentemente a
temperaturas inferiores.
El solido hinchado seco presenta un difractograma de rayos X caracterstico teniendo en cuenta el com-
puesto organico intercalado entre las laminas. Tpicamente, dicho difractograma muestra los espaciados
basales e intensidades relativas correspondientes a los mostrados en la siguiente tabla:
TABLA 4
donde
d es una intensidad relativa debil entre 0 y 20 %;
m es una intensidad relativa media entre 20 y 40 %;
f es una intensidad relativa media entre 40 y 60 %;
mf es una intensidad relativa media entre 60 y 100 %
En una cuarta etapa del procedimiento segun la invencion, el solido hinchado seco se somete a un
deslaminado al menos parcial en agua, para obtener una suspension que contiene un material al menos
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parcialmente deslaminado.
Esta cuarta etapa puede realizarse, por ejemplo, preparando primero una suspension acuosa del solido
hinchado seco, con una relacion en peso agua/solido hinchado seco de preferentemente entre 4 y 200 y
mas preferentemente entre 10 y 100. Seguidamente, la suspension se somete a agitacion controlada, me-
diante al menos una tecnica seleccionada entre agitacion mecanica, ultrasonidos, secado por atomizacion
(\spray-drying"), liolizacion, y combinaciones de los mismos.
Normalmente, cuando la agitacion se realiza mediante una tecnica de ultrasonidos o mecanica durante
entre 5 segundos y 20 horas, preferentemente entre 5 minutos y 10 horas. La suspension agitada, que
posteriormente se ltra y se lava, presenta normalmente una apariencia de gel debido a la presencia de
peque~nas partculas de zeolita producidas en la deslaminacion.
En una quinta etapa, el material al menos parcialmente deslamnado se separa de la suspension me-
diante tecnicas en s conocidas, como por ejemplo mediante ltracion y/o centrifugacon. En esta fase,
puede incorporarse en la suspension que contiene el material al menos parcialmente deslaminado se so-
mete a una floculacon para mejorar las caractersticas de la ltracion y/o centrifugacion. Para ello,
puede a~nadirse materiales floculantes tales como HAc, HCl o HNO3 .
En una sexta y ultima etapa, se eliminan restos organicos del material al menos parcialmente deslami-
nado mediante un tratamiento seleccionado entre intercambios cationicos, calcinacion, o combinaciones
de los mismos. La calcinacion puede realizarse en flujo de aire, a una temperatura entre 300C y 800C,
preferentemente entre 400C y 600C, durante al menos 3 horas. El material resultante presenta un
difractograma de rayos correspondiente a los valores indicados en la tabla 1.
Breve descripcion de los dibujos
Como parte integrante de la presente memoria descriptiva guran unos dibujos, en los que
la gura 1 es un difractograma de un precursor PREITQ-19 tpico resultante de la primera etapa del
procedimiento de obtencion del material ITQ-20;
la gura 2 es un difractograma de una muestra tpica de un material laminar hinchado tpico resul-
tante de la tercera etapa del procedimiento de obtencion del material ITQ 20;
la gura 3 es un difractograma de una muestra tpica de un material deslaminado tpico resultante de
la quinta etapa del procedimiento de obtencion del material ITQ-20;
la gura 4 es un difractograma de un muestra tpica de un material ITQ-20 tpico.
Realizaciones de la invencion
A continuacion, se describiran unos ejemplos de realizacion de la invencion.
Ejemplos
Ejemplo 1
En este primer ejemplo se describe la preparacion de un precursor laminar PREITQ-19 puramente
silceo. El gel de sntesis fue preparado utilizando: hidroxido de litio (Fisher), hidroxido de l-metil-1,4-
diazabiciclo[2,2,2]octano (DABCO) monometilado y una disolucion acuosa de slice (30 % en peso) (HS-30
Dupont, Aldrich).
0.175 g. LiOH.H2O, 108.18 g. DABCO-Me-OH (0.5 M) y 16.667g. SiO2(30 % en peso) son mezclados
y agitados vigorosamente en un ba~no termostatico a 50C hasta evaporar 52.151 g. de agua presentes en
la mezcla. As conseguimos un gel de sntesis con la siguiente composicion molar:
0.05 LiOH : 0.65 R-OH : 1 SiO2 : 40 H2O (R=DABCO Metilado)
Despues de esto, el gel es introducido en autoclaves y se deja 7 das a 175C con velocidad de rotacion
de 60 rpm.
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Tras este tratamiento, las muestras son ltradas y lavadas con agua destilada hasta que el pH del
agua de lavado sea <9, secandose a continuacion, obteniendo el precursor laminar PREITQ-19, cuyo
difractograma de rayos X coincide con el de la Figura 1.
El material obtenido fue intercambiado con cetiltrimetilamonio (CTMA) segun el siguiente procedi-
miento: 3 g. de muestra PREITQ-19 se suspendieron en una disolucion que contena 12 g. agua milliQ,
60 g. de CTMA+(OH−Br−) (29 % en peso) y 18 g. de TPA+(OH−Br−).
La suspension se mantuvo a reflujo durante 16 horas 80C y a continuacion se lavo exhaustivamente
con agua se separaron los lquidos de los solidos. El precursor laminar hinchado obtenido presenta un
difractograma coincidente con la Figura 2, cuyos valores del espaciado dhkl e intensidades relativas son
los de la Tabla 4.
Al material obtenido se le a~nadieron 600 ml de agua destilada bajo agitacion continua. A continuacion,
la suspension fue tratada con ultrasonidos a una frecuencia de 50Hz y una potencia de 50 Watios durante
1 hora, al nal de los cuales la suspension gelicada fue centrifugada y secada a 100C. La muestra seca
se calcino a 540C durante 7 horas dando lugar al material microporoso ITQ-20 del tipo reivindicado en
esta patente con un difractograma de rayos X coincidente con el de la Figura 4 y con unos espaciados
dhkl como los de la Tabla 1.
Ejemplo 2
Se repitio el proceso seguido en el Ejemplo 1 excepto que la suspension del producto obtenida despues
del tratamiento con ultrasonidos fue acidicada con HCl 6N, para facilitar la floculacion del solido en sus-
pension, antes de la separacion de la fase lquida de la fase solida. El solido obtenido, una vez calcinado,
presenta un diagrama de difraccion como el de la Figura 4 con intensidades relativas correspondientes a
las de la Tabla 1.
Ejemplo 3
Se describe el mismo procedimiento del Ejemplo 1 pero con un tratamiento nal, previo a la calci-
nacion, de liolizacion del gel resultante y posterior calcinacion.
Ejemplo 4
Este ejemplo describe el procedimiento usado en el Ejemplo 1, sustituyendo el proceso de ultrasonidos
por un sistema en constante agitacion, utilizando un agitador tipo Cowles durante 1 hora y a 1840 rpm.
La suspension obtenida se acidico con HCl 6N (pH2), se lavo con agua destilada, y se centrifugo varias
veces hasta obtener un pH nal superior a 6. Una vez secado y calcinado a 540C, el oxido laminar
obtenido presento un diagrama de difraccion basicamente coincidente con el de la Figura 4.
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REIVINDICACIONES
1. Un material cristalino microporoso de naturaleza zeoltica, caracterizado porque el material
presenta, en estado calcinado a temperaturas entre 300C y 800C y anhidro, un patron de difraccion de
rayos X concordante con
donde
d es una intensidad relativa debil entre 0 y 20 %;
m es una intensidad relativa media entre 20 y 40 %;
f es una intensidad relativa media entre 40 y 60 %;
mf es una intensidad relativa media entre 60 y 100 % y porque tiene la formula emprica
x(M1=nXO2) : yYO2 : (1-y)SiO2
donde
x tiene un valor inferior a 0.2;
y tiene un valor menor de 0.1
M es al menos un cation inorganico de carga +n;
X es al menos un elemento qumico con estado de oxidacion +3, seleccionado preferentemente entre
Al, Ga, B, Cr, Fe;
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Y es al menos un elemento qumico con estado de oxidacion +4, seleccionado preferentemente entre
Ge, Ti, Sn, V.
2. Un material cristalino de acuerdo con la reivindicacion 1, caracterizado porque
x tiene un valor inferior a 0.1, preferentemente inferior a 0.02,
y tiene un valor inferior de 0.05, preferentemente menor de 0.02.
3. Un material cristalino segun una cualquiera de las reivindicaciones 1 y 2, caracterizado porque x
tiene el valor 0.
4. Un material cristalino segun una cualquiera de las reivindicaciones 1 y 2, caracterizado porque
M es H.
5. Un material cristalino segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4, caracterizado porque tiene
caractersticas de supercie especca, medidas por adsorcion-desorcion de N2, de una supercie externa
de al menos 100 m2g−1, y preferentemente con mas de 400 m2g−1.
6. Un procedimiento para sintetizar el material cristalino de una cualquiera de las reivindicaciones 1
a 5, caracterizado porque comprende
una primera etapa en la que se prepara un precursor sometiendo a calentamiento, con o sin agitacion,
a una temperatura entre 100 y 225C, preferentemente entre 125 y 200C, una mezcla de reaccion que
contiene
una fuente de SiO2,
opcionalmente una fuente de GeO2,
opcionalmente una fuente de al menos otro elemento tetravalente Y seleccionado preferentemente en-
tre Ge, Ti, V, Sn,
opcionalmente una fuente de al menos otro elemento trivalente X, seleccionado preferentemente entre
Al, B, Ga, Fe, Cr,
cation organico 1-metil-1,4-diazabiciclo[2,2,2]octano,
y agua,
donde la mezcla de reaccion tiene una composicion, en terminos de relaciones molares de oxidos,
comprendida entre los rangos
ROH/SiO2= 0.01-1.0, preferiblemente 0.1-1.0,
M1=nOH/SiO2= 0-1.0, preferiblemente 0-0.2,
X2O3/SiO2= 0-0.1, preferiblemente 0-0.05, y mas preferiblemente 0-0.01,
YO2/(YO2+SiO2) menor de 1, preferiblemente menor de 0.1,
H2O/SiO2= 0-100, preferiblemente 1-50,
donde
M es al menos un cation inorganico de carga +n;
X es al menos un elemento trivalente seleccionado preferiblemente entre Al, B, Ga, Fe y Cr;
Y es al menos un elemento tetravalente seleccionado preferentemente entre Ge, Ti, Sn, V;
R es un cation organico, preferiblemente 1-metil-1,4-diazabiciclo[2,2,2]octano,
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hasta conseguir una cristalizacion de la mezcla de reaccion;
una segunda etapa en la que el precursor se somete a un hinchamiento en una solucion de hincha-
miento, para obtener un material laminar hinchado;
una tercera etapa en la que el material laminar hinchado se lava y se seca para obtener un solido
hinchado seco;
una cuarta etapa en la que el solido hinchado seco se somete a un deslaminado al menos parcial en
agua, para obtener una suspension que contiene un material al menos parcialmente deslaminado;
una quinta etapa en la que la que se separa el material al menos parcialmente deslaminado de la
suspension;
una sexta etapa en la que se eliminan restos organicos del material al menos parcialmente deslaminado
mediante un tratamiento seleccionado entre intercambios cationicos, calcinacion, o combinaciones de los
mismos.
7. Un procedimiento segun la reivindicacion 6, caracterizado porque el cation organico 1-metil-1,4-
diazabiciclo [2, 2, 2] octano se a~nade en forma de hidroxido y otra sal, preferentemente haluro, a la mezcla
de reaccion.
8. Un procedimiento segun la reivindicacion 6 o 7, caracterizado porque a la mezcla de reaccion se
le a~nade una cantidad de material cristalino, preferentemente con las caractersticas del material de una
de las reivindicaciones 1 a 4, como promotor de la cristalizacion, estando dicha cantidad comprendida
entre 0.01 a 15 %, preferentemente 0.05 a 5 %, en peso referido al total de slice a~nadida.
9. Un procedimiento segun una de las reivindicaciones 6 a 8, caracterizado porque el precursor
presenta un difractograma de rayos X que comprende valores correspondientes a
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donde
d es una intensidad relativa debil entre 0 y 20 %;
m es una intensidad relativa media entre 20 y 40 %;
f es una intensidad relativa media entre 40 y 60 %;
mf es una intensidad relativa media entre 60 y 100 %.
10. Un procedimiento segun la reivindicacion 6, caracterizado porque la solucion de hinchamiento
con la que se obtiene el solido hinchado seco, contiene moleculas organicas que se intercalan para producir
una separacion de laminas del precursor.
11. Un procedimiento segun la reivindicacion 10, caracterizado porque las moleculas organicas em-
pleadas en la solucion de hinchamiento con la que se obtiene el solido hinchado seco se seleccionan entre
moleculas que poseen un grupo aceptor de protones y una cadena hidrocarbonada.
12. Un procedimiento segun la reivindicacion 10 u 11, caracterizado porque las moleculas organicas
empleadas en la solucion de hinchamiento con la que se obtiene el solido hinchado seco se seleccionan
entre moleculas de alquilamonio, con un numero de carbonos entre 4 y 24, preferentemente entre 16 y 19.
13. Un procedimiento segun la reivindicacion 10, 11 o 12, caracterizado porque las moleculas
organicas empleadas en la solucion de hinchamiento de la que se obtiene el solido hinchado seco son
moleculas de hidroxido de cetiltrmetilamonio (CTMA+).
14. Un procedimiento segun la reivindicacion 6, 10, 11, 12 o 13, caracterizado porque la solucion
de hinchamiento comprende
una suspension del precursor en suspension de solido entre 10 hasta el 50 % en peso;
una solucion de hidroxido de cetiltrimetilamonio (OH−, Br−) al 10 hasta el 50 % en peso;
una solucion de tetrapropilamonio (TPA+) (OH−, Br−) al 20 hasta el 60 % en peso.
15. Un procedimiento segun la reivindicacion 6, 10, 11, 13 o 14, caracterizado porque la solucion
de hinchamiento comprende
una suspension del precursor solido al 20 % en peso;
una solucion de hidroxido de cetiltrimetilamonio (OH−, Br−) al 29 % en peso;
una solucion de tetrapropilamonio (OH−, Br−) al 40 % en peso,
con una relacion en peso suspension precursor: solucion hidroxido de cetiltrimetilamonio (OH−, Br−):
solucion de tetrapropilamonio(OH−, Br−) de 27:105:33.
16. Un procedimiento segun la reivindicacion 13, 14 o 15, caracterizado porque el solido hinchado
seco tiene valores de difraccion de rayos X correspondientes a
13
B
ES 2 190 722 A1
5
10
15
20
25
30
35
40
45
50
55
60
donde
d es una intensidad relativa debil entre 0 y 20 %;
m es una intensidad relativa media entre 20 y 40 %;
f es una intensidad relativa media entre 40 y 60 %;
mf es una intensidad relativa media entre 60 y 100 %.
17. Un procedimiento segun la reivindicacion 6, caracterizado porque la cuarta etapa se realiza me-
diante al menos una tecnica seleccionada entre agitacion mecanica, ultrasonidos, secado por atomizacion
(\spray-drying"), liolizacion, y combinaciones de los mismos.
18. Un procedimiento segun la reivindicacion 6, caracterizado porque la suspension que contiene el
material al menos parcialmente deslaminado se somete a una floculacion.
19. Un procedimiento segun la reivindicacion 6, caracterizado porque, en la sexta etapa, el material
al menos parcialmente deslaminado se calcina en flujo de aire, a una temperatura entre 300C y 800C,
durante al menos 3 horas.
20. Un procedimiento segun la reivindicacion 19, caracterizado porque la temperatura es de 400C
a 600C.
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